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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

(g) Neue kristalline Modifikationen eines gelben Disazo -Farbmittels und Verfahren zu ihrer Herstellung 

@ Dig Erfindung betrifft sechs neue Kristal I modifikatio- 
nen. a (alpha), P (beta), y (gamma), 6 (delta), ^ (zeta) und t\ 
(eta), des Disazo-Farbmittels der Formal I, 
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(I) 



gekennzeichnet durch ihre charakteristischen Reflexe im 
Rontgenbeugungsspektrum. Die Herstellung der neuen 
Kristallmodifikationen erfolgt durch Behandlung in orga- 
nischen Losemitteln. 
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Beschreibung 

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft neue kristaliine Modifikationen (alpha, beta, gamma, delta, zeta und eta) ei- 
nes gelben Disazo-Farbmittels mit der cheraischen Struktur (I), ihre Herstellung und Verwendung als Pigment. 




[0002] Die meisten organischen Pigmente existieren in mehreren verschiedenen Kristallmodifikationen, auch "poly- 
moiphe Formen" genannt. Kristallmodifikationen haben dieselbe chemische Zusammensetzung, aber eine unterschiedli- 

25 che Anordnung der Bausteine (Molekiile) im Kristall. Die Kristallstruktur bestimmt die chemischen und physikalischen 
Eigenschafien, daher unterscheiden sich die einzelnen Kristallmodifikationen oftmals in der Rheologie, der Farbe und 
anderen coloristischen Eigenschaften. Die unterschiedlichen Kristallmodifikationen konnen durch Ronlgenpulverdif- 
fraktometrie identifiziert werden. 

[0003] Die Verbindung der Formel (I) entsteht durch Kuppeln von einem Aquivalent 2-Chlor-N,N'- 1 ,4-diacetessigphe- 
30 nylendiamin (II) mit zwei Aquivalenten diazotiertem Aminoterephthalsauredimethylester (III) und ist in der DE-A- 
2058 849 beschrieben. 




(II) (III) 

[0004] Die CS-A-266 632 beschreibt die Behandiung von amorphen N,N'-l,4-Diacetessigphenylendiaminazopigmen- 
45 ten in Ci_3-Alkoholen oder in Wasser bei erhohten Drucken bis zu 6 bar und 100-150°C. Die Verbindung der Formel (I) 
wird in den dortigen Beispielen nicbt erwahnt 

[0005] Nach dem in der DE-A-20 58 849 beschriebenen Verfahren wird die Verbindung der Formel (I) als amorphes 
Produkt erhalten, dem durch Rontgenpulverdiffraktometrie keine Kristallphase zugeordnet werden kann. Amorphes 

Rohpigment, das nach der DE-A-20 58 849 erhalten wird, besitzt einen truben rotstichig-gelben Farbton, ungeniigende 
50 Farbstarke, schlechte rheologische Eigenschaften sowie ungeniigende Losemittel-, Licht- und Wetterbestandigkeit und 
ist in dieser Form anwendungstechnisch ohne Interesse. 

[0006] Unterzieht man das Pigment der Formel (I) einer Losemittelbehandiung nach dem in CS-A-266 632 beschrie- 
benen Verfahren, so erhalt man ein immer noch weitgehend amorphes Produkt, dem keine Kristallmodifikation zugeord- 
net werden kann und das sich deutHch von den nachstehend beschriebenen erfindungsgemaBen Phasen unterscheidet. 
55 Auch Farbton und Eigenschaften des so behandelten Pigmentes bleiben nahezu unverandert und machen das Produkt aus 
anwendungstechnischer Sicht uninteressant. 

[0007] Der voriiegenden Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, die Verbindung der Formel (I) in eine anwen- 
dungstechnisch brauchbare Form zu ub^fiihren. 

[0008] Es wurde iiberraschenderweise gefunden, dass sich durch Behandiung in bestinunten organischen Losemitteb 
60 insgesamt sechs definierte, reine KristaUphasen von (I) erzeugen lassen. Die Modifikationen werden mit a (alpha), p 
(beta), y (gamma), 5 (delta), ^ (zeta) und T| (eta) bezeichnet. Sie zeichnen sich durch folgende charakteristische Linien im 
Rontgenpulverdiagramm aus (Cu-Ka-Strahlung, doppelte Beugungswinkel 20-'Werte in Grad, Netzebenenabstande d in 
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20 d relative IntensitSt 

6.1 14.6 100 

8.2 10.8 34 
9.0 9.9 13 

14.1 6.3 15 

15.2 5.8 6 
15.8 5.6 12 

17.0 5.2 6 

22.1 4.0 8 
23.6 3.8 8 

24.0 3.7 15 
24.8 3.6 8 

25.3 3.5 52 

26.1 3.4 29 
27.3 3.3 40 
28.8 3.1 17 

26 d relative Intensitat 

9.0 21.6 44 

10.6 8.3 7 

15.1 5.8 8 

16.0 5.5 6 
16.5 5.4 9 
19.5 4.5 8 

22.1 4.0 11 



26.9 3.3 100 

27.7 3.2 17 

2© d relative Intensitat 

5.9 14.9 98 

8.0 11.1 25 

8.7 10.1 9 
9.6 9.2 9 

11.8 7.5 11 

13.8 . 6.4 14 

14.9 5.9 7 

15.5 5.7 13 

16.6 5.3 11 
17.6 5.0 8 

18.3 4.9 7 
22.8 3.9 9 
24.1 3.7 17 

24.4 3.6 24 

25.5 3.5 100 

26.1 3.4 17 
26.4 3.4 30 

27.2 3.3 32 
27.4 3.2 47 

29.0 3.1 20 

26 d relative Intensitat 

5.8 15.2 63 

7.9 11.2 12 
9.4 9.4 6 

11.6 7.6 16 
13.4 . 6.6 6 

15.1 5.9 9 
16.4 5.4 9 



17.2 5.2 8 

18.0 4.9 8 

23.2 3.8 5 

23.4 3.8 5 

23.7 3.8 7 

24.3 3.7 17 
24.6 3.6 13 

25.5 3.5 100 

25.8 3.4 21 

26.4 3.4 22 
i26.9 3.3 22 
27.3 3.3 41 

28.6 3.1 7 
28.8 3.1 11 

2© d relative Intensitat 

7.0 12.6 7 



10 



15 



20 



25 



30 



35 



8.9 9.9 23 

11.2 7.9 10 

11.9 7.4 48 

13.2 6.7 6 

14.0 6.3 7 

15.1 5.9 26 

17.2 5.1 37 
18.0 4.9 14 
18.2 4.9 27 

21.5 4.1 33 

21.8 4.1 27 55 

22.6 3.9 13 

23.9 3.7 100 

24.7 3.6 13 
25.2 3.5 17 

25.9 3.4 7 65 
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26.9 3.3 76 

27.1 3.3 92 

27.8 3.2 7 

29.9 3.0 6 
31.1 2.9 7 
31.7 2.8 9 
32.3 2.8 7 
33.0 2.7 8 



d relative IntensitSt 

9.9 60 

7.7 6 

6.3 6 
5.5 23 

4.4 7 

4.1 16 
3.3 100 

3.2 7 
3.2 12 

[0009] Alle Linienlagen sind mit einer Ungenauigkeit von ±0,2° behaftet. 
40 [0010] Im festeo Zustand kann die Verbindung der Fonnel (I) auch in einer anderen taulomeren und/oder cis/trans-iso- 
meren Form vorliegen. 

[0011] Alle Modifikationen unterscheiden sich in ihren Rontgenbeugungsdiagrammen und hinsichtlich ihrer Eigen- 
schaften von den Produkten, die nach den bekannten Verfahren aus DE-A-20 58 849 oder CS-A-266 632 erhalten war- 
den. Die neuen Modifikationen sind schwerloslich, farbstark und zeichnen sich durch gute Echtheiten undbrillante gelbe 
45 Farbungen aus. 

[0012] Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung kristalliner Modifikationen eines Dis- 
azo-Farbmittels der Fonnel Q, dadurch gekennzeichnet, dass man auf eine Verbindung der Formel (I) oder ein Tautomer, 
ein cis/trans-Isomer oder ein tautomeres cis/trans-Isomer der Verbindung der Formel (I) ein oder mehrere L»6seniittel aus 
der Gnippe Dimethylformamid, N-Methylpyrrolidon, Dimethylsulfoxid, C4-C20'Alkohol, l,2-Dichlorben2oi, Pyridin, 

50 Nitrobenzol oder Kombinationen dieser Losemittel mit Wasser, wobei der Wassergehalt 0 bis 90 Gew.-% betragen kann, 
bei einer Temperatur von mindestens 100°C einwirken lafit, im folgenden "Losemittelbehandlung" genannt. 
[0013] Um eine erfindungsgemaBe kristaliine Phase der Verbindung der Formel (I) zu erhalten, kann amorphes Roh- 
pigment, eine andere der besagten kristallinen Modifikationen oder ein Gemisch mehrerer kristalliner Modifikationen 
eingesetzt werden. Die Verbindung der Formel (I) karm dabei z. B. als Trockenpigment, Presskuchen oder in Form einer 

55 wassrigen Suspension vorliegen. 

[0014] Die Losemittelbehandlung erfolgt bevorzugt bei 135 bis 250°C, besonders bevorzugt bei 150 bis 200°C. Die 
Dauer der Losemittelbehandlung betragt zweckmaBigenveise 1 Minute bis 24 Stunden, vorzugsvi^eise 5 Minuten bis 10 
Stunden, insbesondere 10 min bis 5 Stunden, Vor der Isolierung des Pigments wird zweckmaBigenveise auf Raumtem- 
peratur abgekiihlt. 

60 [0015] Die gelbe a-Modifikation erhalt man beispiels weise, wenn man Pigment der Formel (I) in der P-Modifikation 

bei 110 bis 130°C in Pyridin lost und durch Abkiihlen wieder ausfallt. 

[0016] Die P-ModifiJcation entsteht beispielsweise, wenn man Rohpigment der Formel (I) in Dimethylformamid 
(DMF), N-Methylpyrrolidon (NMP) oder einer Mischung aus DMF oder NMP mit Wasser auf 1 35 bis 160''C erhitzt. Das 
erhaltene kristaUine, griinstichig gelbe Pigment besitzt einen brillanten Farbton, hohe Deckkraft und Farbstarke, sehr 
65 gute Losemittelbestandigkeit und exzellente Licht- und Wetterechtheit. 

[0017] Die gelbe y-Modifikation erhalt man beispielsweise, wenn man ein Pigment der Formel (I) in der P-Modifika- 
tion bei 170 bis 190°C in o-Dichlorbenzol lost und durch Abkuhlen wieder ausfallt. 

[0018] Die gelbe 5-Modifikation erhalt man beispielsweise, wenn man Pigment der Formel (I) in der P-Phase bei 180 
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bis 200°C in Dimethylsulfoxid lost und durch Abkiihlen langsam krisiallisieren lasst. Die a-Modifikation entsteht auch, 
wenn als Losemitiel Nitrobenzol bei 140 bis 210°C statt Dimethylsulfoxid verwendei wird. 

[0019] Die ^-Modifikation erhalt man beispielsweise, wenn man Pigment der Formel (I) in Form der P-Phase bei 135 
bis 160°C in Dimethylformamid lost und die Losung nach dem Abkiihlen auf unter 50°C mit Methanol iiberschichtet. 
Dabei kristallisiert gelbes Pigment in der ^-Modifikation. 5 
[0020] Die T|-Modifikation erhalt man beispielsweise, wenn man amorphes Rohpigmenl der Formel (I) in o-Dichlor- 
benzol auf 170 bis 190''C erhitzt, ohne es vollstandig zu losen und anschlieBend wieder abkiihlL Das Pigment besitzt ei- 
nen briUanten griinstichig gelben Farbton, eine hohe Deckkraft und Farbstarke, sowie sehr gute Losemittel-, Licht- und 
Wetterechtheit. 

[0021] In Abhangigkeit von der Reinheit der Edukle, den Konzentrationen, den angewandten Temperaturen und Tern- 10 
peraturverlaufen, einer eventuellen Nachbehandlung, dem Druck, der Anwesenheit von Verunreinigungen oder Additi- 
ven und der Gegenwart von Impfkristallen konnen die Kristallmodifikationen in reiner Form oder eine Mischung der ver- 
schiedenen Modifikationen entstehen. 

[0022] Eine reine oder iiberwiegend reine Modifikation entsteht bevorzugt, wenn man von einer Losung ausgeht, in der 
bereits Impfkristalle oder Kristallkeime der gewiinschten Modifikation vorhanden sind, und wenn man diese Losung so 15 
langsam abkiihlt bzw. ein zweites Losemittel so langsam zugibt, dass die Ubersattigung in einem Bereich gehalten wird, 
in dem die Kristallwachstumsgeschwindigkeitrelativ hoch, die Kristallkeimbildungsgeschwindigkeit jedoch relativ ge- 
ring ist, so dass die vorhandenen Kristallkeime unter Beibehaltung der Modifikation wachsen. Der Einsatz eines mecha- 
nischen Ruhrers kann von Vorteil sein, da er vorhandene Kristalle der gewiinschten Modifikation in viele kleinere Bruch- 
stiicke zerschlagt, die dann wieder als Kristallkeime fiir die gewiinschte Modifikation dienen (sogenannte Sekundamu- 20 
kleation). 

[0023] Wenn die Ubersattigung hoher ist, z. B. weil die Losung schneller abgekiihlt wird oder ein zweites Losemittel 
schneller zugegeben wird, ist die Kristallkeimbildungsgeschwindigkeit viel hohei; so dass spontan viele Kristallkeime 
verschiedener Modifikationen entstehen konnen; dabei erhalt man vorzugsweise Mischungen verschiedener Modifika- 
tionen. 25 
[0024] Gegenstand der Erfindung ist auch eine Mischung des Disazofarbmittels der Formel (I), die mindestens 10%, 
vorzugsweise mindestens 25%, insbesondere mindestens 50%, besonders bevorzugt mindestens 75%, ganz besonders 
bevorzugt mindestens 90% der a-Modifikation, der p-Modifikation, der y-Modifikation, der 5-Modifikation, der ^-Mo- 
difikation, der Ti-Modifikation oder einer Mischung aus zwei, drei, vier, fiinf oder sechs dieser Modifikationen enthalt, 
[0025] Zur Erleichterung der Herstellung der gewiinschten Modifikation, zur Stabilisierung der gewiinschten Modifi- 30 
kation, zur Verbesserung der coloristischen Eigenschaften und zur Erzielung bestimmter coloristischer Effekte konnen 
an beliebigen Stellen des Verfahrens Pigmentdispergatoren, oberflachenaktive Mittel, Entschaumer, Extender oder an- 
dere Zuschlagstoffe zugesetzt werden. Es konnen auch Mischungen dieser Zusatzstoffe verwendet werden. Die Zugabe 
der Zusatzstoffe kann auf einmal oder in mehreren Portionen erfolgen. Die Zusatzstoffe konnen an jedem Punkt der Syn- 
these oder der verschiedenen Nachbehandlungen (Erwarmen mit einem Losemittel, Umkristallisieren, Mahlen, Kneten), 35 
oder nach den Nachbehandlungen zugegeben werden. Der am besten geeignete Zeitpunkt muss zuvor durch orientie- 
rende Versuche ermittelt werden. 

[0026] Je nach gewiinschtem Anwendungsbereich kann es sinnvoll sein, das erhaltene Pigment einer mechanischen 
Feinverteilung zu unterwerfen. Die Feinverteilung kaim durch Nass- oder Trockenmahlung erfolgen. 
[0027] Pigmente der Formel (I) in den erfindungsgemafien a-, y-, 8-, ^- oder T|-Modifikationen eignen sich zum 40 
Pigmentieren von Lacken und Kunststoffen, zur Herstellung von Druckfarben und wassrigen oder loseniittelhaltigen 
Pigmentpraparationen und zur Saatguteinfarbung. 

[0028] Pigmente der Formel (I) in der P- oder Tj-Modifikation verfugen iiber eine hohe Farbstarke, eine auBeigewohn- 
lich gute Licht- und Wetterbestandigkeit und zeichnen sich durch brillante griinstichig-gelbeFarbungen aus. Sie sind da- 
her besonders zum Ein&ben von Lacken geeignet. 45 
[0029] Die erfindungsgemafien Modifikationen des Pigments der Formel (I) sind geeignet als Farbmittel in elektropho- 
tographischen Tonem und Entwicklem, wie z. B. Ein- oder Zweikomponentenpulvertonem (auch Ein- oder Zweikom- 
ponenten-Entwickler genannt), Magnettoner, Riissigtoner, Latex toner, Polymerisationstoner sowie Spezialtoner. 
[0030] Typische Tonerbindemittel sind Polymerisations-, Polyadditions- und Polykondensationsharze, wie Styrol-, 
Styrolacrylat-, Styrolbutadien-, Acrylat-, Polyester-, Phenol-Epoxidharze, Polysulfone, Polyurethane, einzehi oder in 50 
Kombination, sowie Polyethylen und Polypropylen, die noch weitere Inhaltsstoffe, wie Ladungssteuermittel, Wachse 
oder IFlieBhilf smittel, enthalten konnen oder im Nachhinein mit diesen Zusatzen modifiziert werden. 
[0031] Desweiteren sind die erfindungsgemaBen Modifikationen geeignet als Farbmittel in Pulver und Pulverlacken, 
insbesondere in triboelektrisch oder eleku-okinetisch verspriihbaren Pulverlacken, die zur Oberflachenbeschichtung von 
Gegenstanden aus beispielsweise Metall, Holz, Kunststoff, Glas, Keramik, Beton, Textilmaterial, Papier oder Kautschuk 55 
zur Anwendung kommen. 

[0032] Als Pulverlackharze werden typischerweise Epoxidharze, carboxyl- und hydroxylgruppenhaltige Polyester- 
harze, Polyurethan- und Acrylharze zusammen mit iiblichen Hartem eingesetzt Auch Kombinationen von Harzen finden 
Verwendung. So werden beispielsweise haufig Epoxidharze in Kombination mit carboxyl- und hydroxylgruppenhaltigen 
Polyesterharzen eingesetzt. lypische Harterkomponenten (in Abhangigkeit vom Harzsystem) sind beispielsweise Saure- . 60 
anhydride, Imidazole sowie Dicyandiamid und deren Abkommlinge, verkappte Isocyanate, Bisacylurethane, Phenol- 
und Melaminharze, TriglycidyUsocyanurate, Oxazoline und Dicarbonsauren. 

[0033] AuBerdera sind die erfindungsgemafien Modifikationen als Farbmittel in Tinten, vorzugsweise Ink- Jet Tinten, 
wie z. B. auf waBriger oder nichtwaBriger Basis, Mikroemulsionstinten sowie in solchen Tinten, die nach dem hot-melt- 
Verfahren arbeiten, geeignet 65 
[0034] Ink-Jet-Tinten enthalten im allgemeinen insgesamt 0,5 bis 15 Gew.-%, vorzugsweise 1,5 bis 8 Gew.-%, (trok- 
ken gerechnet) einer oder mehrerer der erfindungsgemafien Modifikationen. 

[0035] Mikroemulsionstinten basieren auf organischen Losemitteln, Wasser und ggf . einer zusatzlichen hydrotropen 
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Substanz (Grenzflachenvermittler). Mikroemulsionstinten enthalten 0,5 bis 15 Gew.-%, vorzugsweise 1,5 bis 8 Gew.-%, 
einer oder mehrerer der erfindungsgemaBen Modifikationen, 5 bis 99 Gew.-% Wasser und 0,5 bis 94,5 Gew.-% organi- 
sches Losungsmittei und/oder hydrotrope Verbindung. 

[0036] "Solvent based" Ink-Jet-rinten enthalten vorzugsweise 0,5 bis 15 Gew.-% einer oder mehrerer erfindungsgema- 
5 Ber Modifikationen, 85 bis 99,5 Gew.-% organisches Losungsmittei und/oder hydrotrope Verbindungen. 

[0037] Hot-Meli-Tmten basieren meist auf Wachsen, Fettsauren, Fettalkoholen oder Sulfonamiden, die bei Raumtem- 
peratur fest sind und bei Erwarmen fliissig werden, wobei der bevorzugte Schmelzbereich zwischen ca. 60°C und ca. 
140°C liegt. Hot-Melt Ink-Jel-Tinten bestehen z. B, im wesentiicben aus 20 bis 90 Gew.-% Wachs und 1 bis 10 Gew.-% 
einer oder mehrerer der erfindungsgemaBen Modifikationen. Weiterhin konnen 0 bis 20Gew.-% eines zusatzlichen Po- 
10 lymers (als "Farbstoffloser"), 0 bis 5 Gew.-% Dispergierhilfsniittel, 0 bis 20 Gew.-% Viskositatsveranderer, 0 bis 
20 Gew.-% Plastifizierer, 0 bis 10 Gew.-% Klebrigkdtszusatz, 0 bis 10 Gew.-% TransparenzstabiUsator (verhindert z. B. 
KristaUisation der Wachse) sowie 0 bis 2 Gew.-% Antioxidans enthalten sein. Typische Zusatzstoffe und Hilfsmittel sind 
2. B. in US-PS 5,560,760 beschrieben. 

[0038] AuBerdem sind die erfindungsgemaBen Modifikationen auch geeignet als Farbmittel fur Farbfiltei; sowohl fiir 
15 die additive wie fiir dis subtraktive Farberzeugung, sowie zur Einfarbung von Saatgut. 

[O039] In den folgenden Beispielen sind Telle und Prozentangaben auf das Gewicht bezogen. Die Bestimmung der Kri- 
stalhnodifikation der erhaltenen Produkte erfolgt durch Rontgenpulverdififraktometrie. 

Beispiele 

20 

Vergleichsbeispiel 1 
Synthese von Rohpigment 

25 [0040] Aminoterephthalsauredimethylester wird nach dem Verfahren analog DE-A-20 58 849, Beispiel 54 diazotiert 
und mil 2-Chlor-l,4-N,N'-diacetessigphenylendiamin gekuppelt, Man erhalt ein rotlich gelbes amorphes Rohpigment 
der chemischen Struktur (I), dem keine Kristallmodifikation zugeordnet werden kann. 

Vergleichsbeispiel 2 

30 

Finish nach CS-A-266 632 

[0041] Amorphes Rohpigment der Formel (I) aus Vergleichsbeispiel 1 word in Ethanol suspendiert, im Autoklaven auf 
130°C erhitzt und fiir 8 Stunden geriihrt. Nach dem Abkiihlen wird das Produkt abfiltriert und gewaschen. Man erhalt ein 
35 weitgehend amorphes rotlich gelbes Pigment der chemischen Suiiktur (I), dem keine Kristallmodifikation zugeordnet 
werden kann. 

Beispiel 1 

40 Herstellung der P-Modifikation 

[0042] Amorphes Pigment der Formel (I) wird als wassriger Presskuchen in Dimethyiformamid suspendiert, Wasser 
bis zur Sumpftemperatur von 140°C abdestilliert und 30 min geriihrt. Nach dem Abkiihlen wird filtriert und gewaschen. 
Man erhalt ein kristaUines griinstichig gelbes Pigment der chemischen Struktur (I) in der P-Modifikation. 

45 

Beispiel 2 

Herstellung der P-Modifikation 

50 [0043] Amorphes Pigment der Formel (I) wird in N-Mediylpyrrolidon suspendiert und 3 Stunden bei 150°C geriihrt, 
abgekiihlt, filtriert und gewaschen. Man erhalt ein kristaUines griinstichig gelbes Pigment der chemischen Struktur (I) in 
der P-Modifikation. 

Beispiel 3 

55 

Herstellung der a-Modifikation 

[0044] Ein Pigment der Formel (I) in der p-Modifikation wird bei 120°C in siedendem Pyridin gelost und durch Ab- 
kiihlen der Losung langsam wieder ausgefallt. Nach Filtration und Waschen erhalt man ein kristaUines gelbes Pigment 
60 der chemischen Struktur (I) in der a-Modifikation. 

Beispiel 4 
Herstellung der y-Modifikation 

65 

[0045] Pigment der Formel (I) in der P-Modifikation wird bei 180°C in siedendem o-Dichlorbenzol gelost und durch 
Abkiihlen der Losung langsam wieder ausgefallt. Nach Filtration und Waschen erhalt man ein kristaUines gelbes Pigment 
der chemischen Smiktur (I) in der T-Modifikation. 
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Beispiel 5 

HerstelluDg der 5-Modifikation 

[0046] Pigment der Formei (I) in der p-Modifikation wird in siedendem Dimethylsulfoxid bei IQO^'C gelost. Beim Ab- 5 
kuhlen kristallisiert ein Fesistofif aus, der abfiltriert und getrocknet wird. Man erhalt ein kristallines gelbes Pigment der 
chemischen Sirukiur (I) in der 5-Modifikation. 

Beispiel 6 

10 

Herstellung der 5-Modifikation 

[0047] Pigment der Formei (I) in der P-Modifikation wird bei 155°C in Nitrobenzol gelost und durch langsames Ab- 
kiihlen wieder ausgefallt. Nach Filtration und Waschen erhalt man ein kristallines gelbes Pigment der chemischen Struk- 
tur (I) in der 5-Modifikation. 15 

Beispiel 7 

Herstellung der ^-Modifikation 

20 

[0048] Pigment der Formei (1) in der (i-Modiftkation wird bei 155°C in siedendem Dimethylformamid gelost und nach 
dem Abkiihlen mit der funffachen Menge Methanol iiberschichteL Dabei kristallisiert ein gelber Feststoflf aus, der isoliert 
wird. Man erhalt ein kristallines gelbes Pigment der chemischen Struktur (I) in der ^-Modifikation. 

Beispiel 8 25 

Herstellung der T\-Modifikation 

[0049] Amorphes Pigment der Formei (I) wird in 1,2-Dichlorbenzol suspendiert und 3 Stunden bei IWC geriihrt. An- 
schheBend wird abgekiihlt, filtriert und gewaschen. Man eriialt ein kristallines gelbes Pigment der chemischen Struktur 30 
(I) in der Tl-Modifikation. 

Anwendungsbeispiele 

[0050] 5 Telle des Pigments aus Beispiel 1 werden in 95 Telle eines aromatenhaltigen Alkydmelaminharzlackes dis- 35 
pergiert. 

[0051] Man erhalt Ausfarbungen mit einem briUanten, griinstichig-gelben Farbton sowie einer hohen Farbstarke und 
sehr guter Deckkraft. Im Vergleich dazu sind die Lacke, die mit Pigmenten aus den Vergleichsbeispielen 1 und 2 herge- 
steUt wurden, deutHch roter und triiber im Farbton, AuBerdem ist deren Deckkraft gering, sie sind nur schwer dispergier- 
bar und die rheologischen Eigenschaften der Lacke sind schlecht. Aus anwendungstechnischer Sicht sind diese Pigmente 40 
den erfindungsgemaBen Modifikationen deutlich unterlegen. 

Patentanspriiche 

1. Verfahren zur Herstellung kristaUiner Modifikationen eines Disazo-Farbmittels der Formei (I), dadurch ge- 45 
kennzeichnet, dass man auf eine Verbindung der Formei (I) oder ein Tautomer, ein cis/trans-Isomer oder ein tauto- 
meres cis/ttans-Isomer der Verbindung der Formei (I) ein oder mehrere Losemittel aus der Gruppe Dimethylforma- 
mid, N-Methylpyrrolidon, Dimethylsulfoxid, C4-C2o-Alkohol, 1,2-Dichlorbenzol, Pyridin, Nitrobenzol oder eine 
Kombination dieser Losemittel mit Wasser, wobei der Wassergehalt 0 bis 90 Gew.-% betragen kann, bei einer Tem- 
peratur von mindestens lOO^C einwirken laBt. 50 
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2. Verfahren geraaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnei, dass man das Ldsemittel bei einer Temperatur von 135 
bis 250°C, bevoizugt bei 150 bis 200°C, einwirken laiSi. 

3. Verfahren gemaB Ansprucli 1 oder 2, dadurch gekennzeichnei, dass man das Losemittel fur 1 Minule bis 24 Stun- 
den, vorzugsweise 5 Minuten bis 10 Stunden, insbesondere 10 min bis 5 Stunden einwirken laBt. 

4. En gelbesDisazo-Farbmittel der Forme) (I), dadurch gekennzeichnei, dass dessen Rontgenpulverdiagramm fol- 
gende charakteristischen Reflexe aufweisi (Cu-Ko-Strahlung, 20-Werte in Grad, d-Wene in A"' j: 



a-Modifikatlon: 2© 
6.1 
8.2 
9.0 
14.1 
15.2 
15.8 
17.0 
22.1 
23.6 
24.0 
24.8 
25.3 
28.1 
27.3 
28.8 

oder 

p-Modifikation: 20 
9.0 
10.6 
15.1 
16.0 
16.5 
19.5 
22.1 
26.9 
27.7 

oder 



d 

14.6 

10.8 

9.9 

6.3 

5.8 

5.6 

5.2 

4.0 

3.8 

3.7 

3.6 

3.5 

3.4 

3.3 

3.1 

d 

21.6 

8.3 

5.8 

5.5 

5.4 

4.5 

4.0 

3.3 

3.2 



relative Intensitat 

100 

34 

13 

15 

6 

12 

6 

8 

8 

15 
8 

52 
29 
40 
17 

relative intensitst 

44 

7 

8 

6 

9 

8 

11 

100 

17 . 



10 



y-Modifikation: 2© 
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5-Modifikation: 20 
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Ti-Modlfikation: 20 


d 


relative Intensitat 


9.0 


9.9 


60 


11.5 


7.7 


6 


14.1 


6.3 


6 


16.0 


5.5 


23 


20.1 


4.4 


7 


21.5 


4.1 


16 


26.8 


3.3 


100 


27.5 


3.2 


7 


27.9 


3.2 


12 



5. Eine Mischung des DisazoFarbmittis der Fonnel (I), die mindeslens 10%, vorzugsweise mindestens 25%, ins- 
besondere mindestens 50%, besonders bevorzugt mindestens 75%, ganz besonders bevorzugt niindestens 90% der 
in Anspruch 4 definierten a-Modifikation, P-Modifikation, y-Modifikation, 8-Modifikation, ^-Modifikation, T|-Mo- 
difikation oder eine Mischung aus zwei, drei, vier, ftinf oder sechs dieser Modifikationen entiialt. 

6. Verwendung des Disazo-Farbmittels der Fonnel (I) gemafi Anspruch 4 oder 5 zum Pigmentieren von Lacken, 
Kunststoffen, Druckfarben, elektrophotographischen Tonem und Entwicklem, Pulverlacken, Uriten, vorzugsweise 
Ink-Jet-Hnten, wassrigen und nichtwassrigen Pigmentpraparationen, Farbfiltem und zum Einfarben von Saatgut. 
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